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(57) Abstract 

The invention relates to a membrane-electrode unit (1) with an integrated wear ring for fuel cells provided with a polymer electrolyte 
membrane (2), the anode (3) being mounted on one face thereof and the cathode on the other face (4). The unit (1) is made of a multilayer 
material containing both anode and cathode material, between which is inserted die material of the polymer electrolyte membrane, fran 
which fragments of appropriate size are separated, while in said fragments, the both sides of the membrane are entirely covered by the 
electrodes. On the periphery of the fragment is mounted a wear ring (5) in such a way that the latter (5) passes through a peripheral area 
(6', 7') of at least one electrode (3. 4) and adheres to that membrane portion which is adjacent to the peripheral area, and/or to the front 
faces of at least one electrode and the membrane. 



OCID- <WO_9B33225A1_L> 



(57) Zusammenfassung 

Eine Membran-Elektrodeneinheit (1) mit integriertem Dichtrand fUr eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer 
PolymerelektrolytmembiBn (2), einer an einer OberflSche der Membran angeordncten Anode (3) und einer an der anderen OberflSche 
der Membran angeoidneten Kathode (4) wild hergestellt aus einem Schichtmaterial aus Anodenmaterial, Kathodenmaterial und dazwischen 
angeordnetcm Polymeielektiolytmembran-Material, von dem StUcke geeigneter Grdfie abgetiennt werden, wobei in den abgetrennten Stiicken 
die Membran an beiden Seiten voUstSndig von den Elektroden bedeckt ist Am Umfang des TeilstQcks wird ein Dichtrand (5) dergestalt 
ausgebildet, da6 der Dichtrand (5) einen Randbereich (6', 7') mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt und an dem dem Randbereich 
benachbarten Bercich der Membran haftet imd/oder der Dichtrand an den Stimfl&chen mindestens einer der Elektroden und den Stimflachen 
der Membran haftet. - 
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ME^^BRAN-ELEKTRODENEINHEIT MIT 
INTEGRIERTEM DICHTRAND UND VERFAHREN 
5 ZU IHRER HERSTELLUNG 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Membran-Elektrodeneinheit fiir 
eine Polymerelektrolytmembran-Breimstoffzelle mit einer Polymerelek- 
trolytmembran, einer an einer Oberflache der Membran angeordneten 
10 Anode und einer an der anderen Oberflache der Membran angeordneten 

Kathode, sowie ein Verfahren zur Herstellung der Membran-Elektroden- 
einheit, 

Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzellen, wie sie libUcherweise zur 

15 Erzeugung von elektrischem Strom verwendet werden, enthalten eine 

Anode, eine Kathode und eine dazwischen angeordnete lonenaus- 
tauschermembran. Eine Mehrzahl von Brennstoffzellen bildet einen 
Brennstoffzellenstapel, wobei die einzelnen Brennstoffzellen durch als 
Stromsammler wirkende bipoiare Flatten voneinander getrennt werden. 

20 Die anodenseitige bipoiare Platte einer Zelle ist dabei gleichzeitig die 

kaihodenseitige bipoiare Platte der Nachbarzelle. Zur Erzeugung von 
Elektrizitat wird ein Brenngas, z.B. Wassersioff, in den Anodenbereich 
und ein Oxidationsmittel, z.B. Luft oder Sauerstoff, in den Kathodenbe- 
reich eingebracht. Anode und Kathode enthalten in den mit der Polymer- 

25 elektrolytmembran in Kontakt stehenden Bereichen jeweils eine Katalysa- 

torschicht. In der Anodenkatalysatorschicht wird der Brennstoff unter 
Bildung von ICationen und freien Elektronen oxidiert, in der Kathoden- 
katalysatorschicht wird das Oxidationsmittel durch Aufnahme von Elek- 
tronen reduziert. Altemativ konnen die beiden Katalysatorschichten auch 

30 an den entgegengesetzten Seiten der Membran aufgebracht werden. Die 

Struktur aus Anode, Membran, Kathode und den entsprechenden Kataly- 
satorschichten wird als Membran-Elektrodeneinheit bezeichnet. Die 
anodenseitig gebildeten Kationen wandem durch die lonenaustauscher- 
membran zur Kathode und reagieren mit dem reduzierten Oxidations- 
35 mittel, wobei, wenn Wasserstoff als Brenngas und Sauerstoff als Oxida- 

tionsmittel verwendet werden, Wasser entsteht. Die bei der Reaktion von 
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Brenngas und Oxidationsmittel entstehende Warme wird mittels Kiihlung 
abgefiihrt. Zur besseren Verteilung der Reaktionsgase sowie gegebenen- 
falls zur Stutzung der Membranelektrodeneinheit koimen zwischen Elek- 
troden und bipolaren Flatten Gasfuhrungsstrukturen, z.B, Gitteraetze, 
^5 vorgesehen werden. 

Nach dem Einbau in eine Brennstoffzelle steht die Membran-Elektroden- 
einheit anodenseitig mit dem Brenngas und kathodenseitig mit dem 
Oxidationsmittel in Kontakt. Die Polymerelektrolytmembran trennt die 

10 Bereiche, in denen sich Brenngas bzw. Oxidationsmittel befindet, von- 

einander. Urn zu verhindem, daB Brenngas und Oxidationsmittel direkt 
miteinander in Kontakt kommen konnen, was explosioxisartige Reaktio- 
nen hervormfen konnte, mufi eine verlassliche Abdichtung der Gasraume 
voneinander gewahrleistet sein. Hierbei stellt insbesondere die Ab- 

15 dichtung gegen das Brenngas Wasserstoff, das hervorragende Diffusions- 

eigenschaften besitzt, ein Problem dar. 

Um zu verhindem, daB in der Brennstoffzelle entlang den Randem der 
Membran ein Gasausiausch stattfmden kann, gehi man her- 

20 kommlicherweise folgendermafien vor: bei der Herstellung her- 

kommlicher Membran-Elektrodeneinheiten werden die Abmessungen fiir 
Membran und Elektroden so gewahlt, dafi bei dem sandwicharcigen 
Anordnen der Membran zwischen den Elektroden die Membran an jeder 
Seite ein gutes Stuck uber die Flache der Elektroden hinausragt. Die 

25 herkonmiliche Membran-Elektrodeneinheit weist also eine Membran auf, 

deren Randbereiche nichi von Elektrodenmaterial bedeckt sind. Um den 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheit werden auf beiden Seiten der 
Membran flache Dichtungen, z.B. aus gerecktem PTFE, angebracht, die 
die uberstehenden Bereiche der Membran bedecken. Bei einer quadratir- 

30 schen Membran-Elektrodeneinheit beispielsweise werden beidseitig der 

Membran quadratische Rahmen dergestalt aufgeprefit und/oder verklebt, 
dalJ sie die uberstehenden Bereiche der Membran mindestens zum Teil 
bedecken, Diese herkommlichen Membran-Elektrodeneinheiten haben 
zum einen den Nachteil, daB sie recht aufwendig in ihrer Herstellung 
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sind, da Anode, Kathode und Membran jeweils separat zugeschnitten 
warden und anschliefiend fur jede einzelne Membran-Elektrodeneinheit 
paBgenau zusammengesetzt werden miissen. Eine preisgiinstige Herstel- 
lung von Membran-Elektrodeneinheiten als Quadratmeterware ist nicht 
5 moglich. Ebenso miissen die Dichtungen separat zugeschnitten und dann 

paBgenau angebracht werden. 

Ein weiterer Nachteil der herkommlichen Membran-Elektrodeneinheiten 
zeigt sich beim Einbau in eine Brennstoffzelle. In der Brennstoffzelle 

10 muB mindestens auf der Anodenseite zwischen Membran-Elektroden- 

einheit und der die Zelle begrenzenden Bipolarplatte ein gasdichter 
Raum ausgebildet werden. Ublicherweise wird liier mil Dichtungsringen 
Oder -Streifen zwischen Membran-Elektrodeneinheit und bipolarer Platte 
gearbeitet, wobei jeweils mehrere Zellen in Reihe zusammengespannt 

15 werden und eine gemeinsame Brenngaszufuhr erhalten. Erst beim Zu- 

sammenspannen werden die gasdichten Raume ausgebildet. Tritt ein 
Leek auf, ist dieses schwer lokalisierbar, und es kann auch nicht eine 
Zelle allein, sondem nur die zusammengespannte Einheit, in der das 
Leek auftritt, entfemt werden. Dies ist mit erheblichem Arbeitsaufwand 

20 und Ausfall an Brennstoffeellen-Nutzungsdauer verbunden. 

Gelegentlich wird darauf verzichtet, die Membran-Elektrodeneinheit mit 
einem aufgeprefiten Dichtrahmen zu versehen. Das Abdichten geschieht 
dann beim Einbau in eine Brennstoffzelle, indem zwischen dem nicht 

25 von Elektrodenmaterial bedeckten Teil der Membran und der angrenzen- 

den Bipolarplatte ein Dichtring mit eingespannt wird. In beiden Fallen 
ergibt sich hierbei ein Spalt zwischen Elektrodenmaterial und Dichtung, 
was die Anordnung empfindlich gegeniiber mechanischen Verletzungen 
macht, insbesondere bei diinnen oder sproden Membranen. Aufierdem 

30 besteht die Gefahr, daB die Membran-Elektrodeneinheit nicht voUig eben 

eingespannt wird, so daB die Membran mit dem metallischen 
Stromableiter in Kontakt kommt. Dabei kann das Metall von einer 
sauren Membran teilweise gelost werden. Die Metallionen treten m die 
Membran ein, wodurch deren Leitfahigkeit leidet. 



0_983322SA1J_> 



Die vorliegende Erfindung erlaubt es, die oben angefuhnen Nachteile zu 
iiberwinden. 

Aufgabe der Erfindung ist es, eine Men[ibran-Ele]ctrodeneinheit fur eine 
Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle bereitzustellen, die an 
mindestens einer Seite dergestalt mit einer Bipolarplatte verbunden 
warden kann, dafi zwischen Membran und Bipolarplatte ein gasdichter 
Raum ausgebildet wird. 

Aufgabe der Erfindung ist es aufierdem, eine Membran-Elektrodeneinheit 
bereitzustellen, bei der die Anordnung Membran-Elektrodeneinheit/Bi- 
polarplaue separat auf Gasdichtheit gepriift werden kann. 

Aufgabe der Erfindung ist es femer, ein einfaches, kostengtinstiges 
Verfahren zur Herstellung derartiger Membran-Elektrodeneinheiten 
bereitzustellen. 

Die Aufgaben werden gelost durch die Membran-Elektrodeneinheit 
gemaB Anspruch 1 und das Verfahren zur Herstellung der Membran- 
Elektrodeneinheit gemaB Anspruch 14. 

Bevorzugte Weiterbildungen der Erfmdung sind in den jeweiligen Unter- 
anspruchen angegeben. 

ErfindungsgemaB werden zur Herstellung der Membran-Elektrodenein- 
heit nicht Anode, Kathode und Membran separat zugeschnitten und die 
einzelnen Teile dann miteinander verbunden, sondem es wird ein 
Schichtmaterial aus Anodenmaterial, Kathodenmaterial und dazwischen- 
liegendem Membranmaterial hergestellt, beispielsweise mittels eines 
Walzverfahrens entsprechend den bei der Papierherstellung verwendeten. 
Dabei erhalt man Quadratmeterware, aus der die einzelnen Membran- 
Elektrodeneinheiten in einem Arbeitsgang in der gewunschten Grofie 
ausgeschnitten, ausgestanzt oder anderweitig abgetrennt werden konnen. 
Eine so erhaltene Membran-Elektrodeneinheit enthalt, abgesehen von der 



Stimflache, keine freie Membranflache, vielmehr wird die Membran an 
beiden Oberflachen vollstandig von Anodenmaterial bzw. Kathoden- 
material bedeckt. Falls ge^^ainscht, konnen in der Membran-Elektroden- 
einheit Durchfuhmngen ausgebildet werden, ebenfalls in einem Arbeits- 
gang. 

Die zur Herstellung der erfindungsgemaBen Membran-Elektrodeneinheit 
verwendeten Membranen, Elektroden und ICatalysatoren an sich konnen 
konventionelle Materialien sein, wie sie iiblicherweise fiir entsprechende 
Zwecke eingesetzt werden. Als Elektroden, d.h. Anoden und Kathoden, 
konunen beispielsweise Diffusionselektroden aus Kohlepapier oder 
graphitisierten Geweben in Frage, die einen Katalysator enthalten, der 
parallel und auch senkrecht zur Elektrodenflache beliebig verteilt sein 
kann. Anstelle von Kohlepapier oder graphitisierten Geweben konnen 
aber auch Kohiefaservliese verwendet werden. Als Katalysator kann 
beispielsweise Platin auf Kohlenstoff verwendet werden. Die Elektroden 
konnen nur die Katalysatorschicht, einen Teil der Diffasionsschicht oder 
die gesamte Diffasionsschicht enthalten. Altemativ kann der Katalysator 
auch auf den Oberflachen der Membran angebracht sein. Als 
Membranen werden vorteilhaft die iiblichen ionenleitenden Polymere, 
beispielsweise Nafion oder ein sulfoniertes Potyetheretherketonketon 
(PEEKK, erhaltlich von Hoechst), verwendet. 

Die Membran-Elektrodeneinheiten in Form • von Quadratmeterware 
konnen hergestellt werden unter Verfahrensbedingungen wie die kon- 
ventionellen, einzelnen Membran-Elektrodeneinheiten. Im Falle der 
Erfindung werden je eine Bahn aus Elektrodenmaterial an jeder Ober- 
flache einer Bahn einer in ihrer H'^-Form vorliegenden Polymerelek- 
trolytmembran angeordnet und anschliefiend bevorzugt bei Drucken von 
etwa 30 bar bis zu 500 bar und Temperaturen bis zu 250 °C aufgewalzt. 
Typisch sind Driicke zwischen etwa 80 und 250 bar und Temperaturen 
zwischen etwa 80 und 120° C. Wenn das Elektrodenmaterial die kataly- 
tisch aktive Schicht enthalt, mu6 es dergestalt auf die Membran aufge- 
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walzt werden, daB die katalytisch aktive Schicht in Kontakt mit der 
Membran r.teht. 

Altemativ kaim auch zuerst eine Elektrode und in einem zweiten 
5 Arbeitsgang die zweite Elektrode aufgebrachi werden. 

Aus diesem Membran-Elektroden-Schichtmaterial werden in einem 
Arbeitsgang Membran-Elektrodeneinheiten in der gewiinschten GroBe 
zugeschnitten, und zumindest um den Umfang einer jeden Membran- 

10 Elektrodeneinheit wird ein Dichtrand ausgebildet, der die Membran und 

die Elektrode bzw. die Elektroden gasdicht miteinander verbindet und 
der aufierdem gasdicht mit einer Bipolarplatte verbimden werden kann. 
Der hierin verwendete Begriff "Membran-Elektrodeneinheit" im Sinne 
der Erfmdung bezeichnet also Schichtmaterialstucke aus Anoden-, 

15 Kathoden- und Membranmaterial ohne oder mit Dichtrand, wobei abge- 

sehen von der Stimflache im wesentlichen keine nicht von Elektroden- 
material bedeckte Membranflache vorhanden ist. Der Dichtrand wird 
hergestellt, indem man ein Dichtmittel, beispielsweise einen Kunststoff 
Oder ein Gemisch von Kunststoffen, in Randbereiche der Elektroden am 

20 Umfang der Membran-Elektrodeneinheit eindringen lafit, so daB die 

Poren der Elektroden im wesentlichen gefuUt werden und kein Gas mehr 
durchlassen. Der Kunststoff, bevorzugt ein Thermoplast oder ein aus- 
hartbarer, fliissiger Kunststoff von niedriger Viskositat kann durch 
Kapillarwirkung in die Elektroden eindringen und anschlieBend ausge- 

25 hartet werden, oder es kann Kunststoff in flussiger Form, d.h. ge- 

schmolzen, unausgehartet oder m einem Losungsmittel gelost, mit der 
Elektrode, gegebenenfalls durch Anwendung des erforderlichen Dnicks 
(bevorzugt bis etwa 200 bar) und/oder erhohter Temperatur in einer 
geeigneten Vorrichtung verprefit werden, und die Poren der Elektrode 

30 auf diese Weise gefiillt werden. Gegebenenfalls kann vorher evakuiert 

werden, um Luft aus den Poren zu entfemen und so das Eindringen des 
Dichtmittels zu erleichtem. Bevorzugte Kunststoffe sind Polyethylene, 
Polypropylene und Polyamide sowie Epoxidharze, Silicone und 
Polyesterharze. Zwecks besserer Benetzung der von Kunststoff zu durch- 



dringenden Randbereiche der Elektroden konnen diese vor der Be- 
handlung mit Kunststoff mit einem Losungsmittel fiir den Kunststoff 
benetzt oder an der Oberflache angefrast werden. Auch ein teilweises 
Oxidieren der entsprechenden Bereiche der Kohlenstoffmaterialien der 
Elektroden kann vorteilhaft sein. 

Der so um den Umfang der Membran-Elektrodeneinheit ausgebildete 
Dichtrand verhindert ein Austreten von Reaktionsgasen aus den Elek- 
troden "radial" nach aufien durch "Verstopfen" der Gaswege im Randbe- 
reich der Elektroden und sorgt aufierdem fiir eine gasdichte Verklebung 
und Anhaftung des Randbereichs der Elektroden mit dem angrenzenden 
Membranbereich. 

Derartige Dichtungen konnen in alien Bereichen der Membran-Elek- 
trodeneinheit ausgebildet werden, in denen Rander auftreten, z.B. auch 
bei Durchfiihrungen durch die aktiven Flachenbereiche der Membran- 
Elektrodeneinheit, wie sie haufig notig sind zur Zuleitung von Gasen, 
Wasser oder fiir Spannschrauben. 

Altemativ kann ein Dichtrand ausgebildet werden, indem man um den 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheiten an deren im wesentlichen 
biindig abschliefienden Siimseiten einen Dichtrahmen anbringt, bzw. 
Durchfiihrungen ganz oder teilweise mit einem Dichtrahmen auskleidet, 
Als Material fiir den Dichtrahmen konmien bevorzugt Kunststoffe oder 
Kunststoff gemische in Frage, insbesondere Thermoplaste wie. 
Polyethylene, Polypropylene und Polyamide, oder aushanbare Kunst- 
stoffe wie Epoxidharze, Silicone oder Polyesterharze. Der Dichtrahmen 
wird so angebracht, dafi er sich fest mit den Stimflachen der Membran 
Oder den Stimflachen von mindestens einer Elektrode und Membran 
verbindet und gasdicht an ihnen haftet. 

Die erfoderlichen Durchfiihrungen konnen auch unmittelbar im 
Dichtrand selbsi vorgesehen werden. 
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Auch Mischformen zwischen beiden Dichtrandvarianten, d.h. 
Dichtrander, die teilweise irmerhalb des Elektrodenmaterials und teil- 
weise an den Stimseiten ausgebildet sind, sind moglich. 

5 Die am Umfang und ggf . an Durchfuhningen abgedichteten Membran- 

Elektrodeneinheiten konnen nun mit bipolaren Flatten verbunden werden. 
In der Kegel diirfen bipolare Flatten nicht direkt auf den Elektroden 
aufliegen, sondem es muB zwischen Elektrode und bipolarer Flatte ein 
freier Raum verbleiben, in dem eine Gasfuhningsstruktur, z.B. ein Netz, 

10 zur besseren Verteilung von Reaktionsgasen uber die Oberflache der 

Elektrode vorgesehen werden kann. Dieser freie Raum kann dadurch ge- 
schafferi werden, indem man den Dichtrand nicht biindig mil der Eiek- 
trodenoberflache abschliefien laBt, sondem ihn iiber die Elektrodenober- 
flache iiberstehend ausbildet. Bei Elektroden mit iiberstehendem 

15 Dichtrand kann eine ebene bipolare Platte mit dem Dichtrand verbunden, 

z.B. gasdicht verklebt werden, oder im Brennstoffzellenstapel unter 
permanentem Druck angepreBt und damit gasdicht werden. SchlieBt der 
Dichtrand biindig mit der Elektrodenoberflache ab, kann eine bipolare 
Platte verwendet werden, die in dem Bereich, in dem die Gasfiihmngs- 

20 struktur angebracht werden soli, diinner ausgebildet ist als in dem Be- 

reich, der mit dem Dichtrand der Membran-Elektrodeneinheii gasdicht 
verbunden wird. Bipolare Flatten, die eine integrierte Gasfuhnings- 
struktur enthalten, z.B. Graphi^latten mit eingefrasten Rillen, erfordem 
ebenfalls keine iiberstehenden Dichtrander. 

25 

Die erfmdungsgemafie Abdichtiihg der Membran-Elektrodeneinheit ist 
generell fur alle Reaktionsgase anwendbar. Mit besonderem Voneil kann 
sie jedoch an der Wasserstoff-Seite einer Brennstoffzelle eingesetzt 
werden, da Wasserstoff zum einen sehr gut diffundiert und daher die 
30 grofiten Probieme bei der Abdichtung bereitet, und zum anderen sehr 

reaktiv ist und im Falle eines Leeks erhebliche Schwierigkeiten 
auftreten. 
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Die Ausbildung eines Dichtrandes durch Einbringen eines Dichtmittels in 
die Elekrodenrandbereiche sowie die Abdichtung von Durchfiihrungen 
dutch Einbringen eines Dichtmittels in die die Durchfiihrungen urn- 
gebenden Elektrodenbereiche ist gmndsatzlich bei jeder Membran-Elek- 
5 trodeneinheit mit porosen Elektroden moglich, unabhangig davon, ob ein 

biindiger StimseitenabschluB vorliegt. Insbesondere ist auch die er- 
fmdungsgemafie Abdichtung von Durchfiihrungen m5glich, unabhangig 
davon, welche Art von Dichtung fiir den auBeren Umfang der Membran- 
Elektrodeneinheit gewahlt wird. 

0 

Besonders voneilhafte Ausfiihrungsformen der Erfindung werden anhand 
der nachstehenden Figuren erlautert. 



In den Zeichnungen zeigen: 

15 

Fig. 1 einen Querschnitt durch eine erfmdungsgemafie Membran- 
Elektrodeneinheit, noch ohne Dichtrand, 

Fig. 2 eine Aufsicht auf eine erfindungsgemafie Membran-Elektroden- 
20 einheit. 



Fig. 3 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB 
dem Stand der Technik, 

Fig. 4 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand und Durchfiihrung gemaB einer Ausfiihrungsform der 
Erfindung, 

Fig. 5 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand, Durchfiihrung und bipolarer Platte gemaB einer 
Ausfiihrungsform der Erfindimg, 

Fig. 6 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand gemaB einer anderen Ausfiihrungsform der Er- 
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fmdung, in Kombination mit beidseitig angebrachten bipolaren 
Flatten, 

Fig. 7 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
5 Dichtrand gemafi einer weiteren AusfQhrungsform der Er- 

fmdung in Kombination mit einseitig angebrachter bipolarer 
Platte, 

Fig. 8 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB 
10 der Erfindung mit iiberstehenden, mit bipolaren Flatten ver- 

bundenen Dichtrandem, 

Fig. 9 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB 
der Erfindung mit bundigen, mit bipolaren Flatten verbundenen 
15 Dichtrandem, 

Fig. 10 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB 
der Erfindung mit Durchfuhmngen im Dichtrand, 



20 Fig. 11 eine Draufsicht auf eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB der 

Erfindung mit Durchfiihrungen im Dichtrand 

Fig. 12 einen Querschnitt durch eine in einen Brennstoffzellenstapel 
eingebaute Brennstoffzelle mit erfmdungsgemaBer Membran- 
25 Elektrodeneinheit. 

Membran-Elektrodeneinheiten 1 bestehen aus einer Membran 2, einer an 
einer Oberflache der Membran angebrachten Anode 3 und einer an der 
anderen Oberflache der Membran angebrachten Kathode 4. Die der 
30 Membran zugewandten Seite der Elektroden enthalt jeweils Katalysator. 

Bei konventionellen Membran-Elektrodeneinheiten, wie sie in Fig. 3 
gezeigt sind, besitzen Anode 3 und Kathode 4 gleiche Abmessungen, 
wahrend die Membran 2 deutlich grofier ist, so dafi beim Laminieren 
Membran-Randbereiche 25 entstehen, die nicht von porosem Elektroden- 



material bedeckt sind und an denen Dichtungen angebracht werden 
konnen. AUerdings schliefit ein derartiger Aufbau einfache und schnelle 
Herstellungsverfahren aus. 

ErfindungsgemaU konnen Membran-Elektrodeneinheiten einfach und 
schnell hergestellt werden, indem man groBflachige Stucke Oder Bahnen 
aus Membran-Elektrodeneinheitmaterial herstellt und dieses dann in 
einzelne Membran-Elektrodeneinheiten der gewiinschten GroBe auft3ilt. 
Die so erhaltene einzelne Membran-Elektrodeneinheit weist allerdings, 
wie aus Fig. 1 ersichtlich ist, aufier der Stimflache keine Membranflache 
auf, die nicht von Elektrodenmaterial bedeckt ist, Konventionelle 
Dichtungen konnen daher aufgrund der Porositat der Elektroden nicht 
angebracht werden. 

ErfindungsgemaB wird die Membran-Elektrodeneinheit 1 mit an den 
Stimflachen biindigem AbschluB von Membran 2, Anode 3 und Kathode 
4 dadurch abgedichtet, daB man ein Dichtmittel, beispielsweise einen 
Kunststoff, in einen Randbereich 6' der Anode 3 und einen Randbereich 
7' der Kathode 4 eindringen laBt. Die Randbereiche 6' und 7' definieren 
lediglich die Bereiche, in die das Dichtmittei eindringen soil. Das Dicht- 
mittel fiillt die Poren der pordsen Elektroden und vermittelt eine gas- 
dichte Haftung an der Membran. Ein Austritt von Reaktionsgasen in 
molekularer Form in "radialer" Richtung aus den Elektroden heraus Oder 
ein Austritt entlang den Grenzflachen zwischen Elektroden und 
Membran wird damit verhindert. 

Der Dichtrand 5 der erfmdungsgemaBen Membran-Elektrodeneinheit 
kann hinsichtlich Form xmd Abmessungen unterschiedlich ausgebildet 
sein. Fig. 4 zeigt eine Membran-Elektrodeneinheit, bei der der anoden- 
seitige Teil 6 des Dichtrands 5, d.h. der in den Randbereich 6* der 
Anode eindringende Bereich des Dichtrands 5. biindig mit der membran- 
abgewandten Oberflache der Anode 3 abschlieBt, wahrend der kathoden- 
seitige Teil 7 des Dichtrands 5, d.h. der in den Randbereich T der 
Kathode eindringende Bereich des Dichtrands 5, einen Bereich 9 enthalt, 
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der iiber die membranabgewandte Oberflache der Kathode 4 iibersteht. 
Die Membran-Elekirodeneiiaheit enthalt auBerdem eine Durchfuhrung 28 
mit einem Dichtrand 5', d.h. anodenseitigem Dichtrand 26 und 
kathodenseitigem Dichtrand 27. Der kathodenseitige Teil 27 des 
5 Dichtrands 5' steht fiber die membranabgewandte Oberflache der 

Kathode fiber. Bei der in Fig. 4 gezeigten Ausfuhrungsform gehen so- 
wohl Durchfuhrung 28 als auch Dichtrand 5' durch die gesamte Mem- 
bran-Elektrodeneinheit 1 hindurch. Auch in die Membran 2 ist Dicht- 
mittel eindiffimdiert. Durchfuhrung und/oder Dichtrand konnen jedoch 
10 auch in einer Elektrode enden. Beispielsweise kann durch eine in der 

Anode teilweise dichtrandfreie Durchfuhrung Wasserstoff zur Anode 
gebracht werden und in sie hineindiffundieren. Ahemativ kann die 
Durchfuhrung auch im Dichtrand integriert sein, wie nachfolgend noch 
naher ausgeffihrt werden wird, 

15 

Fig. 2 zeigt eine Aufsicht auf die Ausfuhrungsform gemaB Fig. 4 von 
der Kathodenseite her. Die hier dargestellte Membran-Elektrodeneinheit 
ist quadratisch. Sie kann jedoch auch jede beliebige andere Form haben. 
Wie aus Fig. 2 ersichtlich wird, ist die Kathode an ihrem gesamten 

20 Umfang und an der Durchfuhrung 28 abgedichtet und enthalt innerhalb 

des fiberstehenden Bereichs 9 des Dichtrands einen freien Kathodenbe- 
reich 13. Ein derartiger freier Bereich erlaubt es, an der entsprechenden 
Elektrode Gasfuhrungsstrukturen anzubringen, wie sie bei der Ver- 
wendung von Reaktionsgaseh mit massigen Diffusionseigenschaften oder 

25 starker Verdunnung durch Inertgase in der Regel erforderlich sind. Bei 

der Verwendung von Wasserstoff, der fiber ausgezeichnete Diffusions- 
eigenschaften verfugt, kann haufig auf eine Gasfuhmngsstruktur ver- 
zichtet werden. An der Anodenseite ist es daher bei der Verwendung 
von Hj als Brenngas moglich, die die Brennstoffzeile abschliefiende 

30 bipolare Platte ohne Zwischenschaltung einer Gasfuhmngsstruktur direkt 

auf die Anode 3 aufzusetzen, so daB . der anodenseitige Teil 6 des 
Dichtrands 5 hier bundig mit der Anodenoberflache abschliessen kann, 
wie in Fig. 4 gezeigt. 
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Fig. 5 zeigt eine erfindungsgemaBe Membran-Elektrodeneinheit 1, die 
anodenseitig eine bipolare Platte 14 aufweist. Die bipolare Platte 14 ist 
gasdichi mit den iiberstehenden Bereichen 8 des Dichtrands verbunden, 
z.B. verklebt, so daB zwischen Membran 2, anodenseitigem Dichtrand 6 
und bipolarer Platte 14 ein gasdichter Raum gebildet wird. Die Ver- 
klebung erfolgt dabei bevorzugt durch das Dichtmittel selbst. Membran- 
Elektrodeneinheit und bipolare Platte 14 enthalten eine Durchfiihrung 28 
bzw. 24 fur Brenngas" ziir Zuleitung bzw. Abfuhrung von Brenngas. 
Zwischen bipolarer Platte 14, Anode 3 und den iiberstehenden Bereichen 
8 des Dichtrands ist Raum fur eine Gasfiihrungsstruktur 18, 
beispielsweise ein Gittemetz. Bei der in Fig. 5 gezeigten Ausfuhrungs- 
form ist um die DurchfQhning 28 ein Dichtrand 5' ausgebildet, der iiber 
die membranabgewandte Oberflache der Anode ebensoweit iibersteht wie 
der am Umfang der Membran-Elektrodeneinheit ausgebildete Dichtrand 
5. Die bipolare Platte 14 wird so darch den Dichtrand 5' zusatzlich 
abgestiitzt. Der durch die Durchfuhrung 28 stromende Wasserstoff tritt 
zum Teil durch eine 6f!fhung 23 im Dichtrand 5' in die Gasfiihrungs- 
struktur 18 der Brennstoffzelle ein, zum Teil wird er durch die Durch- 
fiihrung 24 in der bipolaren Platte 14 zur Nachbarzelle weitergeleitet. 
Eine derartige Einleitung von Wasserstoff (oder anderen Gasen) ist auch 
moglich, wenn die Durchfuhrung in den Dichtrand 5 am Umfang der 
Membran-Elektrodeneinheit integriert ist. 

Dasselbe ist fiir die Oxidationsmittelzufiihr an der Kathode moglich. 

Zur Ausbildiing des Dichtrandes 5 kann ein beliebiges Dichtmittel ver- 
wendet werden, das in der Lage ist, in die Poren der Elektrodenrandbe- 
reiche einzudringen, unter den Betriebsbedingungen einer Brennstoffzelle 
im wesentiichen unverandert dort zu verbleiben und eine Barriere gegen 
den Austritt von Reaktionsgasen zu bilden. Geeignet sind insbesondere 
aushartbare Kunststoffe und Kunststoffe, die unter Anwendung von 
erhohter Temperatur und/oder Druck gegebenenfalls nach vorherigem 
Evakuieren in definierten Bereichen in die Poren der Elektroden ein- 
dringen konnen. 
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Zur Ausbildung des Dichtrands wird beispielsweise ein in der passenden 
GroJie zugeschnittenes oder ausgestanztes Stuck eines Membran-Elek- 
trodenmaterials in eine VerguBform eingelegt; wobei die Bereiche der 

5 Elektroden, an denen kein Dichtrand ausgebildet werden soil sowie ggf. 

die Bereiche, in denen Durchfuhrungen vorgesehen sind, von der 
VerguBform abgegrenzt werden. Dann kann Kunststoff in flussiger 
Form, z.B. ein durch Waraie verfliissigter Thermoplast, eingefullt und 
durch Anwendung von Druck, bevorzugt bis ca. 200 bar, an den nicht 

10 abgegrenzten Bereichen der Elektroden in die Poren der Elektroden 

geprefit werden. Je nach dem, ob es gewiinscht ist, Dichtrander mil 
bundigem AbschluB mit den Elektrodenoberflachen oder Dichtrander, die 
uber die Elektrodenoberflachen uberstehen, zu erhalten, muB die Aus- 
bildung des Formwerkzeugs entsprechend gewahlt werden. 

15 

Bei Membran-Elektrodeneinheiten gangiger Abmessungen (ca. 3 cm^ bis 
1.600 cm' ) ist es giinstig, Dichtrander mit einer Breite von 
naheningsweise 0,3 cm bis 1 cm, typischenveise 0,5 cm, vorzusehen. 
Die Hohe der gegebenenfalls iiberstehenden Bereiche des Dichtrands 
20 richtet sich nach der Dicke der Gasfuhrungsstnikmr, die an der Elek- 

trode angebracht werden soli. 

Altemativ zum Einbringen bzw. Einpressen eines durch erhohte 
Temperatur verfliissigten Kunststoffs unter Dmck in die Poren der 
25 Elektroden kann auch ein aushanbarer flussiger Kunststoff von niedriger 

Viskositai verwendet werden, der auf Grund der Kapillarwirkung in die 
Poren in den Randbereichen der Elektroden eindringt und anschliefiend 
ausgehartet wird. 

30 Geeignete aushartbare Kunststoffe sind insbesondere Epoxidharze, 

Silicone und Polyesterharze, geeignete Thermoplaste sind insbesondere 
Polyethylene, Polypropylene und Poly amide. 
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Im folgenden wird ein Beispiel zur Herstellung einer erfindungsgemafien 
Membran-Elektrodeneinheit 1 beschrieben. 

Ein Membran-Elektrodemnaterial, das besteht aus einer Membran Gore 
Select der Firma Gore & Associates, Inc., einer Kathode nach der 
Patentanmeldung P 19 544 323.3 der Finna Magnet Motor GmbH und 
einer konventionellen Anode, wird auf eine GroBe von etwa 90 x 50 mm 
zugeschnitten. Bei der Kathode nach der genannten Patentanmeldung 
handelt es sich um eine Gasdiffusionselektrode aus einem 
Kohlefaservlies, das mit Ruli und Polytetrafluorethylen 
(Massenverhaitnis hier 5:1) im wesentlichen homogen impragniert ist, 
und einer katalytisch aktiven Schicht. Der hier verwendete Katalysator 
ist Platin auf Kohlenstoff. Die Membran ist voUstandig von den 
Elektroden bedeckt. Die zugeschnittene Membran-Elektrodeneinheit wird 
in eine Verguliform eingelegt, deren Grundflache an ihrem Umfang auf 
einer Breite von etwa 5 mm um etwa 0,3 mm abgesenkt ist. Die 
Membran-Elekn-odeneinheit liegt also an ihrem Randbereich nicht direkt 
auf der Grundflache der Vergufiform auf. Auf die Membran- 
Elektrodeneinheit wird eine Platte aus Edelstahl aufgelegt, die eine der 
20 Gmndplatte enisprechende, hinsichtlich der Anordnung zur Membran- 

Elektrodeneinheit jedoch spiegelbildliche Form aufweist. Die Membran- 
Elektrodenemheit ist also auch an ihrer anderen Oberflache in einem 
etwa 5 mm breiten Randbereich nicht in direktem Kontakt mit der 
Vergufiform. Anstelle der Grund- und Abdeckplatte konnen bipolare 
25 Platten verwendet werden, so dafi die Membran-Elektrodeneinheit bei 

der Ausbildung des Dichtrandes gleichzeitig mit den bipolaren Platten 
verklebt wird. In der Form sind Bohnmgen zum Einbringen von 
Kunststoff vorgesehen, durch die die freien Volumina der Vergufiform 
mit dem Epoxidharz Korapox 439 der Firma Kommerling (Deutschland) 
30 Oder dem Zweikomponentenlack CFM 340 auf DD-Basis der Firma Dr. 

Wiedeking geffiUt werden. Sehr gut geeignet ist auch die 
Epoxidharzvergufimasse 5100/5620 GA der Firma Rhenatech GmbH. 
Diese Kunststoffe saugen sich aufgmnd der Kapillarwirkung in die Poren 
der Elektroden, vorwiegend an den nicht abgedeckten Bereichen der 
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Elektroden. Daher ist ein mehrmaliges NachfuUen wahrend der Topfzeit 
notwendig. AnschlieBend warden die Kunststoffe bei etwa 60 ''C 
ausgehartet und die fertige Membran-Elektrodeneinheit entfonnt. Auf 
diese Weise wird eine Membran-Elektrodeneinheit mit Dichtrandem 6 
tm Anodenbereich und 7 im Kathodenbereich erzeugt, die eine Breite 
von ca. 5 mm aufweisen und etwa 0,3 mm iiber die Oberflachen der 
Elektroden iiberstehen. 

Abhangig vom Material der Membran 2, dem verwendeten Dichtmittel 
und den Bedingungen, unter denen der Dichtrand hergestellt wird 
(Drack, Temperatur), kann das Dichtmittel unter Umstanden auch in die 
Membran eindringen, wodurch mit Dichtmittel gefullte Bereiche 10 der 
Membran entstehen, wie in Fig. 6 gezeigt. Je nach gewiinschter 
Dichtrandvariante sind die im Einzelfall jeweils erforderlichen 
Reaktionsbedingungen vom Fachmann in Abhangigkeit von den 
gewahlten Materialien durch orientierende Vorversuche leicht zu er- 
mitteln. Membran-Elektrodeneinheiten 1 mit die Membran 2 teilweise 
durchdringendem Dichtrand 5 besitzen eine extrem hohe Dichtheit gegen 
den Austritt oder Ubertritt von Reaktionsgasen. Die in Fig. 6 gezeigte 
Ausfiihrungsform der erfindungsgemaBen Membran-Elektrodeneinheit 1 
ist mit anodenseitiger Bipolarplatte 14 und kathodenseitiger Bipolarplatte 
15 zu einer Brennstoffeelle montiert, wobei zwischen Membran 2, 
anodenseitigem Dichtrand 6 und Bipolarplatte 14 bzw. zwischen 
Membran 2, kathodenseiiigem Dichtrand 7 und Bipolarplatte 15 jeweils 
gasdichte Raume ausgebildet sind. Zwischen den uberstehenden 
Bereichen 8 bzw. 9 der Dichtrander sind Hohlraume zur Aufnahme von 
Gasfiihmngsstmkturen 18 bzw. 19 vorgesehen. 

Eine alternative Ausfuhmngsform des Dichtrandes 5 einer erfindungs- 
gemaBen Membran-Elektrodeneinheit 1 ist in Fig. 7 dargestellt. Der 
Dichtrand 5 dringt hier nicht oder nur teilweise in Poren des Elektroden- 
materials ein, sondem haftet an der Stimflache der Membran, der 
Membran und einer Elektrode oder eines Teils einer Elektrode, oder, 
wie in Fig. 7 gezeigt, am Umfang der gesamten Membran- 
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Elektrodeneinheit. Dabei mu6 gewahrleistet sein, dafi die Haftung 
zwischen Dichtmaterial und der Membran bzw. den Materialien der 
Elektroden fest und dicht genug ist, urn einen Austritt von Reaktions- 
gasen zu verhindem. Als Materialien zur Ausbildung des Dichtrandes 5 

5 kommen Kunststoffe in Frage, und zwar in erster Linie solche, wie sic 

auch fur die erste Ausfuhrungsform des Dichtrands geeignet sind. Um 
die Haftung an der Stimseite der sehr diinnen Membran 2 in jedem Fall 
zu gewahrleisten, kann vor dem Anbringen des Dichtrands 5 ein Haft- 
vennittler, z.B. ein SiO, ausscheidender Haftvermittler, 11 aufgebracht 

10 werden oder die Stimseite der Membran kann angeatzt werden. Diese 

Ausfuhrungsform eignet sich insbesondere fiir etwas dickere Membranen 
(ab ca. 100 /un), wahrend' die durch Eindringen von Dichtmittel in die 
Poren der Elektrodenrandbereiche ausgebildeten Dichtrander bei beliebig 
dunnen Membranen (z.B. 5 inn) bevorzugt anwendbar sind. 

15 

Die Anbringung des Dichtrandes an der Stimseite erfolgt ahnlich wie die 
Ausbildung des Dichtrandes in Randbereichen der Elektroden, namlich 
durch Einlegen eines Stucks eines Membran-Elektrodenmaterials geeig- 
neter GroBe in eine Vergufiform, die in den Bereichen, an denen der 

20 Dichtrand ausgebildet werden soli, Raum fur die Einbringung des Dicht- 

mittels laBt, Einbringen und anschlieBendes Verfestigen bzw. Ausharten 
des Dichtmittels. Sollen im Dichtrand Durchfiihrungen vorgesehen 
werden, mufi die VerguBform so ausgebildet sein, dafi in die 
Durchfuhrungsbereiche kein oder wenig Dichtmittel eindringen kan. Dies 

25 ist beispielsweise durch Einsetzen von Stiften moglich. an denen das 

Dichtmittel schlecht haftet, und die daher leicht wieder entfemt werden 
k5nnen. Die Breite stimseitig angebrachter Dichtrander liegt bei 
Membran-Elektrodeneinheiten iiblicher GrSBe bei etwa 0,2 cm bis 1 cm, 
bevorzugt bei ca. 0,5 cm oder weniger. 



30 



Beim Ausbilden den Dichtrands an den Stimseiten von Membran 2 und 
Elektroden 3, 4 kann bei geeigneten Reaktionsbedingungen auch 
Dichtmittel in die Randbereiche der Elektroden einireten, so daB eine 
Kombination aus stimseitigem Dichtrand und Dichtrand in den 
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Elektrodenrandbereichen 6', 7' erhalten wird, wie es in Fig,. 7 durch die 
gestrichelten Linien angedeutet ist. 

Die Fig. 8 und 9 zeigen alternative Moglichkeiten zar Ausbiidung eines 
Hohlraums zur Aufnahme einer Gasfiihrungsstruktur, wobei Fig. 8 die 
vorstehend erlauteite Moglichkeit der Ausbiidung iiberstehender Dicht- 
rander zeigt. In der in Fig. 9 gezeigten Ausfiihrungsform schliefien die 
Dichtrander 6 und 7 an Anode bzw. Kathode bundig mit der Oberflache 
von Anode bzw. Kathode ab. Dafur hai die bipolare Platte 14 bzw. 15 
einen dunnen Mittelbereich sowie einen dicken Randbereich 16 bzw. 17, 
wobei die Differenz aus der Dicke des Randbereichs und der Dicke des 
Mittelbereichs die Hohe des zur Aufnahme einer Gasfuhningsstruktur 
zur Verfugung stehenden Hohlraums definiert. Die Breite der Randbe- 
reiche 16 und 17 wird bevorzugt entsprechend der Breite des Dichtrands 
5 gewahlt. 

Zur Erzielung einer besonders festen Haftung zwischen Dichtrand 5 und 
bipolarer Platte 14, 15 kornien in den iiberstehenden Bereichen 8, 9 des 
Dichtrandes Aussparungen 29 zur Aufnahme eines zusatzlichen Kleb- 
stoffs, z.B. Silicon, vorgesehen werden. 

Zur Zuleitung von Reaktionsgasen, Kiihlmittel oder zur Anbringung von 
Befestigungsvorrichtungen ist es oft erforderlich, eine oder mehrere 
Offhungen oder Durchfiihrungen in den Membran-EIektrodeneinheiten 
vorzusehen, die gegen ein Austreten oder Ubertreten von Gasen 
abgedichtei werden miissen. Diese Durchfuhmngen konnen jede fiir sich 
separat abgedichtet werden, wie es in den Figuren 4 und 5 gezeigt ist, 
bei denen jeweils nur eine Durchfuhrung vorhanden ist, die durch mit 
Dichtmittel gefullte Bereiche 5' abgedichtet wird. Wenn mehrere 
Durchfuhmngen benotigt werden, konnen diese auch zu einer oder 
mehreren Gruppen nahe beieinanderliegender Durchfiihrungen 
zusammengefafit werden, die gemeinsam abgedichtet werden, d. h., die 
Durchfuhmngen einer Gmppe werden voneinander und vom aktiven 
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Bereich der Membran-Elektrodeneinheit durch mit Dichtmittel gefuUte 
Bereiche 5* getrennt. 

Bei diesen Ausfuhrungsformen muB allerdings fiir die DurchfOhrungen 
5 und ihre Abdichtungen ein Teilbereich der Membran-Elektrodeneinheit 

verwendet werden, der ansonsten als aktiver Bereich 2:ur Verffigung 
stunde. Dieser Verlust an aktivem Bereich kann vermieden werden, 
wenn man die Durchfiihningen in den Dichtrand am Umfang der 
Membran-Elektrodeneinheit integriert, wie es beispieihaft in den Figuren 
0 10 und 11 dargestellt ist. 

Fig. 10 zeigt eine Membran-Elektrodeneinheit mit Membran 2, Anode 
3, Kathode 4 und Dichtrand 5 am Aufienumfang der Membran- 
Elektrodeneinheit, wobei auch Dichtmittel in die Randbereiche von 

5 Anoede 3 und Kathode 4 eingedmngen ist unter Ausbildung des 

Dichtbereichs 6 bzw. 7. Der Dichtrand 5 steht xiber die 
Anodenoberflache sowie uber die Kathodenoberflache fiber. In dem nur 
aus Dichtmittel bestehenden Bereich des Dichtrands ist eine zur Ebene 
der Membran-Elektrodeneinheit im wesentlichen senkrecht verlaufende 

0 Durchfuhnmg 30 vorgesehen. In Hohe des fiber die Anodenoberflache 

uberstehenden Bereichs des Dichtrands 5 zweigen davon waagrechte, d. 
h, parallel zur Membran-Elektrodeneinheit verlaufende 
Verteilerdurchfuhrungen ab, wie aus Fig. 11 ersichtlich ist. Fig. 11 zeigt 
eine Aufsicht auf die Membran-Elektrodeneinheit gemafi Fig. 10 von der 

5 Anodenseite her (ohne bipolare Platte 14). Diese 

Verteilerdurchfuhrungen haben, vorwiegend aus Grfinden der einfachen 
Herstellbarkeit, die Form von Rillen 31 in der anodenseitigen Oberflache 
des Dichtrands 5 und munden in den eine Gasfiihrungsstrukmr 18 
enthaltenden Raum zwischen Anodenoberflache und bipolarer Platte 14. 

) Die Rillen 31 konnen bei der Herstellung des Dichtrands durch 

Verwendung einer passend ausgebildeten VerguBform in die Oberflache 
des Dichtrands 5 eingefonnt oder nachtraglich in den Dichtrand 
eingeformt, z. B. eingefrast, werden. Die bipolare Platte 14 besitzt an 
der fiber der Durchfuhrung 30 gelegenen Stelle eine Durchfuhnmg 24 
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und schlieBt ansonsten die Rillen 31 und den Raum fCir die 
Gasfuhrungsstruktur 18 iiber der Anode gasdicht ab. Auf diese Weise 
kann Wasserstoff, der dutch die Durchfiihrung 30 stromt, einerseits 
durch die Rillen 31 der Anode 3 zugefuhrt werden und andererseits 
durch die Durchfuhrung 24 in der bipoiaren Platte 14 in die 
Nachbarzelle weitergeleitet werden. Zur Erzielung einer besonders festen 
Haftung zwischen Dichtrand und bipolarer Platte ist in dem Dichtrand 
eine Ausspamng 29 vorgesehen, in die zusatzlicher Klebstoff eingebracht 
wird. 

Die erfindungsgemafie Membran-Elektrodeneinheit mit Durchfiihrungen 
im Dichtrand kaiin hergestellt werden, wie es vorstehend fur Dichtrander 
ohne Durchfuhrung beschrieben wurde, wobei die Bereiche der spateren 
Durchfiihrungen und Rillen von der Form abgegrenzt werden nniussen, so 
dafi kein Dichtmittel eindringen kann. Altemativ kann auch zuerst ein 
Dichtrand ohne Durchfuhrung und/oder Rillen hergestellt werden und 
diese dann am fertigen Dichtrand angebracht werden, etwa durch 
Bohren, Stanzen oder Frasen. 

Fig. 12 zeigt einen Ausschnitt aus einem Brennstoffzellen-Stapel mit 
Brennstoffzellen, die erfindungsgemaBe Membran-Elektrodeneinheiten 1 
aufweisen. Bei dem gezeigten Brennstoffzellenstapel . wird Sauerstoff 
nicht in abgeschlossene und abgedichtete Oxidationsmittelgas-Raume 
eingefiihrt, sondem mittels eines Ventilators zwischen der den AbschluB 
einer Zelle bildenden bipoiaren Platte und der Kathodenoberflache der 
Nachbarzelle hindurchgeblasen, wobei ein Gittemetz zwischen bipolarer 
Platte und Kathode die Einhaltung des erforderlichen Abstands garan- 
tiert. Die in Fig. 12 gezeigte Einheit aus Membran 2, Anode 3, Kathode 
4 und bipolarer Platte 14 (mit Gasdurchlassen 20 fur WasserstofO kaim, 
soUte sich im Laufe der Betriebsdauer des Brennstoffzellenstapels 
irgendwo ein Wasserstoff-Leck gebildet . haben, problemlos einzeln aus 
dem Stapel entfemt werden, so daB der Anodenraum jeder einzelnen 
Zelle separat auf Dichtheit iiberpruft werden kann. 
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Die vorliegende Erfindung ermoglicht es somit, auf einfache und preis- 
werte Art Membran-Elektrodeneinheiten herzustellen, die in Kombina- 
tion mit einer bipolaren Platte die Ausbildung gasdichter Elektroden- 
raume ermoglichen. In jeder BrennstoffKlle konnen die gasdichten 
5 Elektrodenraume separat auf Dichtheit iiberpriift werden. 
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K 46 995/8 

BEZUGSZEICHENLISTE 

1 Membran-Elektrodeneinheit 

2 Polymerelektrolytmembran 

3 Anode 

4 Kathode 

5 Dichtrand am Umfang der Membran-Elektrodeneinheit 
5' Dichtrand um Durchfuhrung 28 

6' Randbereich ani Umfang der Anode, in den das Dichtmittel ein- 
dringen soil 

6 anodenseitiger Bereich des Dichtrands 5 

7' Randbereich am Umfang der Kathode, in den das Dichtmittel ein- 
dringen soil 

7 kathodenseitiger Bereich des Dichtrands 5 

8 uber die Anodenoberflache iiberstehender Bereich des Dichtrands 5 

9 iiber die Kathodenoberflache iiberstehender Bereich des Dichtrands 
5 

10 mit Dichtmittel gefiillter Membranrandbereich 

11 Haftvermittler 

13 dichtrandfreier Klathodenbereich 

14 anodenseitige bipolare Platte 

15 kathodenseitige bipolare Platte 

16 verdickter Randbereich der anodenseitigen bipolaren Platte 

17 verdickter Randbereich der kathodenseitigen bipolaren Platte 

18 anodenseitige Gasfilhrungsstruktur 

19 kathodenseitige Gasfiihmngsstraktur 

20 GasdurchlaB fur Wasserstoff in bipolarer Platte 14 

21 Zuleitung fiir Wasserstoff 

22 Ableitung fur Wasserstoff 

23 Offnung im Dichtrand 5' 

24 Durchfuhrung in bipolarer Platte 14 

25 Membranrandbereiche, nicht von Elektrodenmaterial bedeckt 
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26' anodenseitiger Randbereich um Durchfuhrung 28 

26 anodenseitiger Bereich des Dichtrands 5' 

27' kathodenseitiger Randbereich um Durchfuhrung 28 

27 kathodenseitiger Bereich des Dichtrands 5' 

28 Durchfuhrung durch Membran-Elektrodeneinheit 

29 Aussparung im Dichtrand zur Aufnahme von Klebstoff zur 
Verklebung mit Bipolarplatte 

30 Durchfuhrung durch Dichtrand 5 

31 Rillen im Dichtrand 5 
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ANSPRUCHE 



Membran-Elektrodeneinheit (1) mit integriertem Dichtrand (5) fiir 
eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer Polymer- 
elektrolytmembran (2), einer an einer Oberflache der Membran 
angeordneten Anode (3) und einer an der andereri Oberflache der 
Membran angeordneten Kathode (4), dadurch gekennzeichnet, 
daB die Membran (2) an beiden Oberflachen im wesentlichen voU- 
standig von den Elektroden (3, 4) bedeckt ist und um den Umfang 
der Membran-Elektrodeneinheit (1) ein Dichtrand (5) vorgesehen 
ist, der einen Randbereich (6', 7') mindestens einer der Elektroden 
(3,4) durchdringt und an dem mit dem Randbereich (6', 7') in 
Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) haftet und/oder der 
an den Stimflachen mindestens der Membran (2) haftet. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspmch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB sie mindestens eine Durchfuhrung (28) aufweist, an der 
mindestens in einen Teilbereich ein Dichtrand (5') vorgesehen ist, 
der einen die Durchfuhmng umgebenden Randbereich (26', 27') 
mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt und an dem mit 
dem Randbereich in Beriihrnng stehenden Bereich der Membran (2) 
haftet und/oder der an den Stimflachen mindestens der Membran (2) 
haftet. 

Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspmch 1 oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB sie mindestens eine Durchfuhrung (30) in dem Dichtrand (5) 
um den Umfang der Membran-Elektrodeneinheit aufweist. 
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4. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 3, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB im Dichtrand (5) mindestens eine mit der Durchfiihrung (30) in 
Verbindung stehende Einrichtung (31) zur Zufiihrung eines 
5 Reaktionsgases zu mindestens einer Elektrode oder einem 

Elektrodenraum ausgebildet ist. 

5. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

10 daB die mindestens eine Einrichtung (31) in einer Oberflache des 

Dichtrands (5) vorgesehene Rillen sind. 

6. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, 

15 dafi der Dichtrand (5) einen Randbereich (6') der Anode (3) durch- 

dringt und an dem mit dem Randbereich (6*) in Beriihrung 
stehenden Bereich der Membran (2) haftet. 

7. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 6, 
20 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) an den Stimflachen mindestens der Anode (3) 
und den Stimflachen der Membran (2) haftet. 

8. Membran-Eiektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
25 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') biindig mit der membranabgewandten 
Oberflache der mindestens einen Elektrode (3, 4) abschliefit. 

9. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5*) libersteht iiber die membranabgewandte 
Oberflache der mindestens einen Elektrode (3, 4). 



10. Membran-Elektrodeneinheit nach Anspruch 9, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daB in dem iiberstehenden Bereich des Dichtrandes (5) eine Aus- 
sparung (29) zur Aufnahme eines Klebstoffs vorgesehen ist. 

5 11. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 10, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') aus Kunststoff besteht oder Kunststoff 
enthalt. 



10 12. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 11, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kxinststoff ein Thennoplast oder ein aushartbarer Kunststoff 
ist, der in geschmolzenem Zustand bzw. vor dem Ausharten aus- 
reichend fliissig und niederviskos ist, um durch KapiUarwirkung. in 
15 die Poren mindestens einer der Elektroden (3, 4) eindringen zu 

konnen. 

13, Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 11, 
dadurch gekennzeichnet, 

20 daB der Kunststoff bei Raumtemperatur oder erhohter Temperatur 

ausreichend fliissig und niederviskos ist, um linter Druck in die 
Poren mindestens einer der Elektroden (3, 4) eindringen zu konnen. 

14. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 11 bis 
25 13, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Polyethylen, ein Polypropylen oder ein 
Polyamid ist. 

30 15. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 11 bis 

13, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Epoxidharz, ein Silicon oder ein Polyester- 
harz ist. 
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16. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 15, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) mindestens der Anode (3) mit einer Bipolar- 
5 platte (14, 15) wasserstoffdicht verklebt ist. 

17, Verfahren zur Herstellung einer Membran-Elektrodeneinheit (1) mit 
integriertem Dichtrand (5) fur eine Polymerelektrolytmembran- 
Brennstoffzelle, folgende Scliritte aufweisend: 

10 - Bereitstelien eines Membran-Elektroden-Schichtmaterials aus 

Anodenmaterial (3), Kathodemnaterial (4) und dazwischen 
angeordnetem Polymerelektrolytmembran-Materiai (2), 
Abtrennen eines Teilstiicks des Schichtmaterials in der zur 
Herstellung der gewunschten Membran-Elektrodeneinheit (1) 

15 geeigneten Grofie, wobei in dem abgetrennten Teiistiick die 

Membran (2) an beiden Oberflachen im wesentlichen voU- 
standig von den Elektroden (3, 4) bedeckt ist, 
Ausbilden eines Dichtrandes (5) um den Umfang des Teilstucks 
dergestalt, daB der Dichtrand (5) einen Randbereich (6', 7') 

20 mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt xmd an dem 

mit dem Randbereich (6', 7') in Beriihrung stehenden Bereich 
der Membran (2) haftet und/oder der Dichtrand an den Stim- 
flachen mindestens der Membran (2) haftet. 



25 18. Verfahren nach Anspruch 17, auBerdem folgende Schritte auf- 

weisend: 

Ausbilden einer Durchfiihrung (28) und 

Ausbilden eines Dichtrands (5') mindestens an einem Teilbe- 
30 reich eines die Durchfuhrung umgebenden Randbereichs (26', 

27') mindestens einer der Elektroden (3, 4) dergestalt, daB der 
Dichtrand den Randbereich durchdringt und an dem mit dem 
Randbereich in Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) 
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haftet, und/oder der Dichtrand an den Stimflachen mindestens 
der Membran (2) haftet. 

19.Verfahren nach Anspruch 17 oder 18, 
S dadurch gekennzeichnet, 

dafi in dem Dichtrand (5) lam den Umfang der Membran- 
Elektrodeneinheit (1) mindestens eine Durchfiihrung (30) ausgebildet 
wird. 



10 20. Verfahren nach Anspruch 19, 

dadurch gekennzeichnet, 

daii in dem Dichtrand (5) mindestens eine mit der Durchfiihrung (3) 
in Verbindung stehende Einrichmng (31) zur Zufuhrung eines 
Reaktionsgases zu mindestens einer Elektrode oder einem 
15 Elektrodenraum ausgebildet wird. 

21. Verfahren nach Anspruch 20, 
dadurch gekennzeichnet, 

daii die mindestens eine Einrichmng (31) in Form von Riiien in 
20 einer Oberflache des Dichtrands (5) vorgesehen wird. 

22. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 21, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Eindringenlassen 
25 eines Dichtmittels in den Randbereich (6'; T\ 26'; 27') mindestens 

einer der Elektroden (3, 4), wobei die Poren der mindestens einen 
Elektrode (3, 4) im wesentlichen vollstandig gefiillt werden. 

23. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 22, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

dafi der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Anbringen eines 
Dichtmittels an den Stimflachen mindestens einer der Elektroden (3, 
4) und den Stimflachen der Membran (2). 



wo 9833225 



PCT/EP98/00479 



- 29 - 

24. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 23, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') unter Verwendung von thennoplastischem 
Oder aushartbarem Kunststoff ausgebildet wird. 

5 

25. Verfahren nach Anspnich 24, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB als Kunststoff Polyethylen, Polypropylen oder ein Polyamid 
verwendet wkd. 

10 

26. Verfahren nach Anspruch 24, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB als Kunststoff ein Epoxidharz, ein Silicon oder ein Polyester- 
harz verwendet wird. 

15 

27. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis 26, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Inkontaktbringen 
von Kunststoff in flussiger Form mit einem Randbereich (6'; 7'; 
20 26'; 27') mindestens einer der Elektroden (3, 4) und Verfestigen 

bzw. Ausharten. 

28. Verfahren nach einem der Anspruche 24 bis 27, 
dadurch gekennzeichnet, 

25 daB der Dichtrand (5) ausgebildet wird durch Inkontaktbringen von 

Kunststoff in flussiger Form mit den Stimflachen mindestens der 
Membran (2) und Verfestigen bzw. Ausharten. 

Verfahren nach einem der Anspruche 17 bis 28, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') unter Anwendung von Druck und/oder er- 
hohter Temperatur ausgebildet wird. 

30. Verfahren nach Anspruch 29, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daB vor der Anwendung von Druck evakuiert wird. 

31. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 30, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Eindringenlassen 
des Dichtmittels aufgmnd von Kapillarwirkung in den Randbereich 
(6', 7') mindestens einer der Elektroden (3, 4). 

32. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 31, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB dzi Dichtrand (5, 5') dergestalt ausgebildet wird, daB er biindig 
mit der membranabgewandten Oberflache mindestens einer der 
Elektroden (3, 4) abschlieBt. 

33. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 31, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi der Dichtrand (5, 5') dergestalt ausgebildet wird, daB er iiber 
die membranabgewandte Oberflache mindestens einer der 
Elektroden (3, 4) ubersteht. 

34. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 33, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Bereiche der Elektroden (3, 4) und/'oder der Membran (2), 
an denen der Dichtrand (5, 5') ausgebildet werden soil, vor der 
Ausbildung des Dichtrands vorbehandelt werden. 

35. Verfahren nach Anspruch 34, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Vorbehandlung in einem Benetzen der Bereiche der 
Elektrode (3, 4), an denen der Dichtrand ausgebildet werden soil, 
mit einem Losungsmittel des Dichtmittels besteht. 

36. Verfahren nach Anspruch 34, 
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dadurch gekennzeichnet, 

dafi die Vorbehandlung in einem Anfrasen der Bereiche der Ober- 
flache der Elektrode (3, 4), an denen der Dichtrand ausgebildet 
werden soil, besteht. 

5 

37. Verfahren nach Anspruch 34, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Vorbehandlung in einem teilweisen Oxidieren der Bereiche 
der Kohlenstoffmaterialien der Elektrode (3, 4), an denen der 
10 Dichtrand ausgebildet werden soil, besteht. 
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Recherchierter MindestprCrfstotf (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 6 HOIM 



Recherchierte aber nicht zum Mtndestprutstoff gehorende Veroffentlichungen, soweit dieseunter die recherchierten Qebiete taltan 



Wahrend der intemationalen Recherche konsuttierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Sucftbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie- Bezeichnung der Verdffentlichung. soweit erlorderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



EP 0 504 752 A (CLC SRL) 23. September 1992 

siehe das ganze Dokument 

EP 0 690 519 A (JAPAN GORE TEX INC) 
S.Januar 1996 
siehe Anspruche 1-6 

EP 0 604 683 A (BALLARD POWER SYSTEMS) 

e.Juli 1994 

siehe Anspruche 1-10 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 013, no. 254 (E-772), 13.Juni 1989 

& JP 01 052383 A (FUJI ELECTRIC CO LTD), 

28.Februar 1989, 

siehe Zusammenfassung 
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1-37 



1-37 
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EWertere VerofTentitchungen sind der Fortsetzung von Fekl C zu |y I 

entfiehmen 



Siehe Anhang Patentfamilie 



" Besondere Kategorien von angegebenen Verotfentlichungen 
"A" Veroftentlichung. die den aflgemeinen Stand der Technlk definiert. 
aber nicht afs besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" atteres Dokument das jedoch erst am Oder nach dem intemationalen 
Anmeidedatum veroffentlicht worden ist 

"L* Verdffentlichung, die geeignet ist, etnen PrioritStsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen^ Oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentllchung belegt werden 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist <wie 
ausgefuhrt) 

"O" Verottentlichung. die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung. eine Ausstellung Oder andere Maflnahmen bezieht 

"P" Verdffentlichung. die vor dem intemationalen Anmeidedatum. aber nach 
dem bear^rijchten Phofitatsdatum veroffentlicht worden ist 



"T" Spate re Veroftentlichung, die nach dsminiemationalen Anmeidedatum 
Oder dem Prtoritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht koilidlert. sondem nur zum Verstandnis des der 
Ertindung zugrunde/iegenden Prinz?)© Oder der ihr zugrundellegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroftentlichung von besonderer Bedeutung: die beanspruchte Erfindung 
kann allein autgnjnd dieser Veroftentlichung nicht a(s neu Oder auf 
erfinderischer Tatigkeit beruhend batracmet werden 

"Y" Ver6ffentlk:hung von besonderer Bedeutung: die bear^spruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentiichung mttetrwr oder mehreren anderen 
Veroffentiichungen dieser Kategorie in VerDindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

"&* Verdffentlichung. die Mitglied derselbenPatentfamilie ist 
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